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Résumé : 
L’insertion dans une matrice thermoplastique (PP) de poudrettes (< 1 mm) de pneumatiques usagés (PUNR) 
issues de broyage est une voie de valorisation. Après formulation du mélange compatibilisé pour cinq taux 
massique de PUNR de 5% à 25%, des essais de traction ont été réalisés à trois vitesses de déformation (10-4, 
10-3, 10-2 s-1). Des observations post-mortem (MEB et tomographie) permettent de comprendre les modes 
d’endommagement des éprouvettes. Les modèles micromécaniques, basés sur les opérateurs interfaciaux, 
seront utilisés pour identifier les critères d'endommagement de ce type de matériaux. 
Abstract : 
One way to solve the problem of waste of worn out tires is the reclamation of rubber scrap as reinforcement 
particles in polymers matrix. After blending of compatibilized compounds for five waste tire powder ratios 
from 5% to 25% in weight, tensile tests were performed at three various strain rates (10-4, 10-3, 10-2 s-1). 
Post-mortem observations (MEB and tomography) allow understanding damage modes of samples. Mean 
field methods, based on interface operators, are used to identify damage criteria of this type of materials. 
Mots clefs : Composites, polypropylène, PUNR, endommagement. 
1 Introduction 
En raison de sa structure réticulée, le caoutchouc des pneumatiques usagés ne se dégrade pas naturellement. 
Cette grande source de déchets pose des problèmes de gestion environnementale et de réutilisation de 
matériau issu de ressource se raréfiant [1]. C’est pourquoi de nombreux chercheurs travaillent à l’élaboration 
de nouveaux matériaux à base de caoutchoucs de pneumatiques [2, 3]. RBSI recycling travaillent à la 
granulation de pneumatiques de camion ou de véhicule personnel. RBSI collecte les pneumatiques usagés et 
les broie en particules de 1 à 4 mm. Reste à proposer des solutions de réutilisation pour les résidus de 
broyage de taille inférieure à 1 mm. Le mélange matrice thermoplastique (PP)/caoutchoucs recyclés peut être 
une voie de valorisation pour ces particules [4]. Ce mélange est non miscible, induisant des problèmes de 
décohésion éventuelle des inclusions. L’interphase, créée, est alors importante et l’adhésion entre les phases 
est incomplète. Afin de palier ce problème d’adhésion des phases, un compatibilisant (PP-g-MA) est ajouté, 
afin de réduire les tensions interfaciales à l’interphase [5]. C’est pourquoi les propriétés de l’interphase 
doivent être explorées afin d’établir clairement les mécanismes d’adhésion, de décohésion et de rupture de 
l’inclusion élastomérique avec une matrice thermoplastique (PP). Les modèles micromécaniques et 
l’utilisation des opérateurs interfaciaux permettront de comprendre et d’expliquer ces phénomènes. 
2 Elaboration et méthode de caractérisation du matériau étudié 
2.1 Formulation du composite 
La matrice polymère utilisée dans cette étude est un homopolymère polypropylène PPH 11012 fourni par 
Total petrochemicals dont l’indice de fluidité à chaud (MFI) est de 55g/10 min à 230°C avec une masse de 
2.16 kg. Ce PP permet un bon enrobage des particules de caoutchoucs et une mise en forme plus facile. Les 
poudrettes de caoutchoucs (PUNR) nous ont été fournies par l’entreprise RBSI recycling. Le compatibilisant 
(PP-g-MA) est un copolymère de polypropylène (PP) greffé anhydride maléique (MA) OREVAC CA100 
provenant également de Total petrochemicals. Les mélanges de PP/PUNR ont été formulés pour des 
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pourcentages de 95/5, 90/10, 85/15, 80/20, 75/25 en masse. Pour chaque mélange, nous avons incorporé trois 
taux de compatibilisant : 10, 20 et 30 % en masse par rapport à la masse de PUNR du mélange. Ainsi le taux 
de compatibilisant reste stable d’un mélange à l’autre vis-à-vis du PUNR (Voir tableau 1). Le nom des 
mélanges X/Y-Z s’interprète comme suit, X et Y représentant les fractions massiques des deux matériaux de 
bases et Z est le pourcentage de compatibilisant calculé par rapport à la masse de Y. Le compatibilisant a été 
incorporé durant la phase de compoundage réalisé par l’entreprise SORECO. Tous les mélanges ont été 
formulés à une température de 230°C et pour une vitesse de vis de 1000 tr/min. Des éprouvettes de traction 
(ISO 3167) de section utile de (4 x 10) mm² ont été injectées dans notre laboratoire à l’aide d’une presse à 
injecter. 
TAB.1-Composition des mélanges 
 
2.2 Caractérisation rhéologique 
L’évaluation de l’indice de fluidité à chaud de nos mélanges a été faite avec une extrudeuse TWELVindex de 
ATS Faar. Cette caractérisation nous permet de classer les mélanges par leur fluidité dans le but de 
déterminer quel est le meilleur taux de compatibilisant de nos mélanges. En effet, il a été mis en évidence 
qu’une augmentation de la viscosité d’un composite thermoplastique pouvait être reliée à une amélioration 
de la compatibilisation entre les phases [6, 7]. Nous avons donc testé nos mélanges à une température de 
230° C avec une masse de 2.16 kg (ISO 1133). La figure 1 présente les résultats obtenus. On constate que les 
indices de fluidité des mélanges à 20% de compatibilisant sont les plus faibles sauf pour le mélange 
PP/PUNR de 75/25. Nous avons estimé que la meilleure compatibilisation de nos mélanges était obtenue 
pour cette valeur. Le reste de notre étude exclut donc les mélanges dont le pourcentage de compatibilisant est 
de 10% et 30%. 
 
FIG. 1-Indice de fluidité en fonction du pourcentage de compatibilisant. 
2.3 Essais mécaniques 
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Les essais de traction ont été réalisés, à température ambiante (22°C), sur une machine de traction (Instron 
5866) avec une cellule de charge de 10 kN. Les essais ont été pilotés en vitesse de déformation vraie (10-4, 
10-3, 10-2 s-1) par le système de vidéo-traction Apollor® équipé d’une caméra 25 Hz. Chaque essai a été 
renouvelé cinq fois et une courbe moyenne de traction a pu être établie. Les courbes moyennes ont été 
calculées jusqu'à la déformation à rupture la plus faible observée lors des essais. La méthode de vidéo-
traction permet non seulement de piloter la déformation longitudinale mais aussi de suivre une déformation 
transversale de l’échantillon. 
Des observations post-mortem des éprouvettes ont été faites en microscopie optique (OLYMPUS SZ61) 
couplé avec une caméra CCD (OLYMPUS SC30) et en MEB environnemental (JEOL JSM-5800 LV) du 
Laboratoire de microstructure et mécanique des matériaux (LM3) de Metz. Le MEB environnemental permet 
d'obtenir des images de la topographie des faciès de ruptures sur une grande profondeur de champ. Nos 
particules étant assez grosses (jusqu’à 1mm), les images ont été faites à de faibles grossissement de l'ordre de 
50 à 100 fois. L'étude des faciès de rupture a été complétée en micro tomographie (Nanotom Phoenix X-Ray) 
à l'Institut Jean Lamour (IJL) de Nancy. Les images, ainsi obtenues, ont une résolution de 6.25 µm. Le 
découpage en stacks de la reconstruction 3D a permis d'obtenir des images transversale du faciès de rupture. 
Les essais de DMA (Netzsch 242C) ont été conduits pour une plage de température de -80°C à 100°C avec 
une montée en température de 4°C/min à différentes fréquences (2.5, 5 et 10 Hz). 
3 Résultats et interprétations 
3.1 Essais de traction 
La figure 2 montre l’évolution des courbes de traction en fonction du taux de chargement pour une vitesse de 
déformation de 10-4 s-1. On a montré que l’augmentation du taux de charges de caoutchouc rend le composite 
moins rigide et abaisse le niveau de contrainte. Les mêmes observations ont pu être faites pour les vitesses de 
déformation de 10-3 s-1 et 10-2 s-1 .Ces constatations sont en accord avec la littérature [3, 4, 8, 9, 10]. Les 
valeurs de déformation à rupture quant à elles n’ont pris aucune tendance particulière. La déformation se 
localisait à l’endroit du plus grand défaut conduisant à une rupture plus ou moins précoce. On peut observer 
que nos mélanges sont sensibles à la vitesse de déformation, figure 3. On peut calculer le coefficient de 
sensibilité à la vitesse de déformation m avec la formule ci-dessous : 
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Les valeurs du coefficient m de sensibilité à la vitesse de déformation de nos mélanges ont été évaluées pour 
une déformation de 0.01 reportées dans le tableau 2. 
TAB.2-Coefficient de sensibilité à la vitesse de déformation des mélanges 
 
 
FIG.2-Courbes de tractions à 10-4 s-1 en fonction du 
pourcentage en PUNR 
 
FIG.3-Courbes de tractions du mélange PP/PUNR 
90/10% en fonction de la vitesse de déformation 
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3.2 Observations post mortem 
Lors de l’essai le matériau s’endommage dans toute la partie utile de l’éprouvette. On observe un 
blanchiment de la partie utile dû à l’endommagement [11]. La rupture se produit au niveau du défaut le plus 
important, porosités, agglomérat de particules…Il est communément admis que lorsque l’on introduit une 
particule souple dans une matrice plus rigide les contraintes les plus importantes se localisent à l’équateur 
des particules induisant une décohésion dans ce même plan [12]. Nous n’avons pas observé ce phénomène. 
Des fissures dans la matrice et dans les particules se propagent dans le matériau jusqu’à la rupture totale. La 
figure 4 montre la morphologie des faciès de rupture de nos matériaux. Toutes les observations post-mortem 
ont montré que les particules présentes sur le faciès de rupture ont été cassées lors de la rupture, quelque soit 
le taux de chargement et la vitesse de déformation de l’essai. On peut constater que l’on retrouve les deux 
morceaux de particule sur chacune des surfaces de rupture. Cela confirme que notre compatibilisation est 
correcte. En effet, si ce n’était pas le cas les particules se seraient déchaussées au lieu de casser. On peut 
observer des fissures dans la matrice et dans les particules ainsi que de la décohésion partielle autour de 
particules, figure 5 et 6. 
 
FIG.4-Image en microscopie optique de particules cassées : essai de traction à 10-4 s-1 mélange PP/PUNR 
85/15% 
 
FIG.5-Image du faciès de rupture en MEB 
environemental d’un mélange PP/PUNR 85/15% 
 
FIG.6-Image tomographique du coupe transversale 
d’un faciès de rupture : essai de traction à 10-4 s-1 
mélange PP/PUNR 80/20% 
Dans l’optique de pouvoir évaluer les niveaux de contraintes et de déformations conduisant à l’apparition et 
à la propagation de défauts, nous mettons au point un essai de traction in-situ couplé à la tomographie. Nous 
Particules de 
caoutchoucs cassées  
Plan de rupture 
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pourrons fixer un niveau de déformation et le maintenir pendant l’analyse tomographique. Bien qu’une 
relaxation s’opère les défauts devraient rester ouverts et nous permettre de mettre en évidence des niveaux de 
contraintes et des déformations critiques. 
3.3 Essais de DMA 
Les essais de DMA montrent l’évolution de la réponse des matériaux composites avec l’augmentation du 
taux de charge. De façon à proposer une estimation de la zone de transition vitreuse du PUNR, une analyse 
DMA a été réalisée sur un échantillon provenant du flanc d’un pneumatique de voiture. Cet essai ne saurait 
être représentatif de la globalité de nos poudrettes issues du broyage de pneumatiques de diverses 
provenance (véhicule léger, poids lourd, tracteur …). Cependant, nous notons une bonne concordance des 
facteurs de perte (extremum de 0.5) avec ceux de la littérature pour le caoutchouc chargé de noir de carbone 
et silice. L’ajout de poudrettes induit une augmentation du facteur de perte tanδ (Figure 7) avec quelques 
dispersions liées à des particularités des échantillons (présence éventuelle de vide ou agglomérat accidentel 
de poudrette). Les signatures de la transition vitreuse du pneumatique et du PP se retrouvent sur nos 
composites. Les deux phases n’étant pas miscibles il est tout à fait normal d’observer ce comportement. 
L’augmentation du pourcentage de charges de caoutchoucs rendrait donc le composite plus amortissant à 
faible température comme le montre la figure 7 avec l’augmentation du facteur de perte avec le taux de 
chargement.  
 
FIG.7-Comparaison des courbes de facteur de perte 
en fonction de la température à 5Hz 
4 Conclusion 
Notre étude montre que l’ajout de particules de caoutchoucs de pneumatiques usagés dans une matrice 
thermoplastique de polypropylène peut être une voie de valorisation pour ces déchets. Nos mélanges sont 
formulables de façon classique, extrusion et injection. Un simple compatibilisant permet de créer une bonne 
interface entre la particule et la matrice et les évolutions des propriétés mécaniques suivent celles données 
dans la littérature. Une base de données expérimentale sur la formulation et le comportement mécanique de 
ces mélanges est ainsi apportée. Les observations ont montré qu’il n’y avait pas de décohésion entre la 
particule et la matrice et que l’endommagement se faisait principalement par la propagation de fissures dans 
la matrice et les particules. Des essais de traction in-situ couplés à de la tomographie apporteront de 
précieuses informations sur les niveaux de contrainte et de déformation critiques conduisant à 
l’endommagement du matériau. Une étude des champs mécaniques locaux autour des particules devient 
nécessaire à la compréhension et à l’explication des mécanismes d’endommagement du matériau. Les 
tenseurs d’interactions couplés à des critères d’endommagement seront utilisés dans la suite de cette étude 
[13, 14, 15, 16, 17]. Ainsi on pourra modéliser les niveaux d’énergies nécessaires à l’apparition de 
l’endommagement et mieux décrire le comportement global du matériau. 
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